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We are conducting spectroscopic study of atoms introduced by laser ablation of solid sample placed in liquid. 
In particular, we aim at observation of light called laser induced fluorescence (LIF) emitted when atoms in 
superfluid helium (He II) are excited with a laser and de-excited. When we irradiate a pulsed laser for laser 
ablation of sample in liquid, bubbles are generated by the evaporation of the surrounding liquid. It is important 
to know the behavior of these bubbles for the efficient introduction of atoms into liquid. In this study, laser 
ablation in liquid experiments was carried out using liquid nitrogen as a pilot experiment prior to using He II. 
We use the second pulsed laser as probe laser to detect scattered light caused by the surface of bubbles. The 
dynamics of bubble can be tracked by changing the time between two laser pulses. We observed the intensity 
change of the scattered light of the probe laser a few times with several 10 us intervals, which could be the 
consequence of the bubble formation and deformation. 
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１． 概要 
我々の研究室では超流動ヘリウム（He II）中の原子を
レーザーで励起して脱励起される際に放出されるレーザ
ー誘起蛍光（LIF）と呼ばれる光を観測することで、原子
を対象とした分光研究を行っている。そして He II 中へ
の原子導入には、液中に設置した固体サンプルにレーザ
ーを照射し、サンプル表面から原子を発生させるレーザ
ーアブレーション法を用いる。この時、周りの液体が蒸発
することでサンプル表面の周囲に気泡が発生する。本研
究では効率的な原子供給のための基礎データの取得を目
的として、液体ヘリウムと同じく低温液体である液体窒
素を用いて液中レーザーアブレーション実験を行った。
レーザーアブレーションによって発生する気泡表面にプ
ローブレーザーを照射することで散乱光を発生させ、そ
の強度変化を時間追跡することで気泡の時間変化のダイ
ナミクスを観測した。測定の結果、数 10 μs 間隔で散乱
光の強度が変化するデータが得られた。これは寿命が 10 
μs 程度の気泡の発生から収縮までのプロセスが 2，3 回
起こったと考えられる。以上のことから、プローブレーザ
ーが気泡に触れることで発生する散乱光強度の変化から
気泡の変形の時間変化の情報を取得できることを示した。 
２． 研究背景 
我々はレーザー分光法を用いて原子の構造を測定する
ことを目的とした研究を行っており、特に He II という特
殊な環境下での原子とヘリウムの相互作用についての研
究を行っている。図１にレーザー分光法の概略図を示す。 
 
 
図１：レーザー分光法概略図 
 
 ある特定の波長をもつレーザーを原子に照射し、脱励
起の際に放出される LIF を観測することで、原子のエネ
ルギー状態を調べることが可能である。 
この研究ではレーザーアブレーション法という手法を
用いて He II 内に原子を供給することを目指している。レ
ーザーアブレーション法は固定表面形状の微細加工や薄
膜の作成、超微粒子の合成などの材料プロセッシング分
野の研究において活用されている。特に液中におけるレ
ーザーアブレーションはナノ粒子の生成等に利用される
手法であり、液中に設置した固体サンプルにパルスレー
ザーを照射し、原子やイオン、クラスターなどを生成する。
同時に周りの液体が蒸発することで気泡が発生する。粒
子の生成はこの気泡内で行われており、内部を解析する
ことで特異な反応をもたらす反応場の解明につながるこ
とが期待されている。 
 上記のように、レーザーアブレーション法によって観
測領域内には原子と気泡が存在する。そのため分光実験
を行うにあたって気泡の挙動や特徴を知ることは、効率
的な原子供給につながると考えられる。 
 
３． 研究目的 
 He II 内のレーザー分光実験にはレーザーアブレーショ
ン法による原子供給が必要である。そこで本研究では、ア
ブレーションレーザーを固体サンプルに照射する際に発
生する気泡の挙動を観測し、効率的な原子供給のための
基礎データの取得を目指すことを目的とする。第一段階
として、液体ヘリウムと同じく低温液体である液体窒素
を用いたレーザーアブレーション実験を行う。 
 
４． レーザーアブレーション法 
レーザーアブレーション法の概略図を図２に示す。レ
ーザーアブレーション法とは高出力のパルスレーザーを
固体サンプル表面に集光し、瞬間的に高温にすることで
溶解、気化させる方法である。これにより原子、分子、イ
オン、クラスター等を生成することができる。生成された
原子はレーザーエネルギーを吸収し加熱され、高温・高密
度のレーザープラズマを形成する。 
 
 
図２ レーザーアブレーション法概略図 
 
次に、2 章でも述べた液中レーザーアブレーションにつ
いて説明する。 
 
【液中レーザーアブレーション法】 
 液中レーザーアブレーション法とは液体中に設置した
固体試料や物質にパルスレーザーを照射することで高温
状態を作り出し、物質を原子化する手法である。原子化し
た物質は周囲の液体により瞬時に冷却され凝縮、ナノ粒
子化する。この手法ではプラズマの生成後に固体表面が
削り取られ、原子が生成されるのと同時に、周りの媒質が
蒸発することで気泡が発生する。図３にこの気泡のメカ
ニズムについて示す。 
 
 
図３ 液中レーザーアブレーション概念図および気泡の
ダイナミクス 
 
 Sasaki らの研究[1]によると、液体窒素中で気泡は以下
のようなプロセスで生成から膨張、収縮、崩壊に至る。①
のレーザー照射後の②プラズマ発光から原子の生成およ
び気泡の発生までには、およそ数マイクロ秒の時間を要
する。③の気泡の発生後、気泡は膨張、収縮を経て崩壊す
る。④から⑤は数 10～100 μs で 2，3 回繰り返す。気泡
の径の大きさは、最大膨張時に 1～2 mm 程度の大きさで
ある。 
 
５． 液体窒素中での散乱光観測実験 
 液中レーザーアブレーション法によって生じる気泡に
関する研究は多数行われている。特に、CCD カメラなど
の高速度カメラを用いた研究が多い。高速度カメラは高
価であるため、本研究では代替的な手法で気泡のふるま
いを観測する手法を考案した。実験の概略を図４に示す。 
 
 
 
図４ プローブレーザーとレーザーアブレーションによ
って発生する気泡 
 
 図４が示すように、レーザーが気泡に当たると散乱光
が発生し、気泡が大きいほど散乱光も大きくなると考え
られる。本研究ではアブレーションレーザー照射後にプ
ローブレーザーを気泡に向けて照射することで散乱光の
強度を測定した。 
以下に本研究の実験装置、実験方法、実験結果を示す。 
 
（１）実験装置 
 本実験で用いるアブレーションレーザー(Nd;YAG レー
ザー)は波長 532 nm、繰り返し周波数 10 Hz、また１パル
ス当たりのエネルギーを 1～15 mJ で可変できるものを使
用した[2]。 
本実験では、我々の研究の分光環境として用いられる
He II を生成する前段階として予冷に用いる液体窒素中で
実験を行った。液体窒素は沸点が 77 K であるため、低温
を保持するためにクライオスタットを使用した。図５に
クライオスタットの模式図を示す。内部は 4 槽で構成さ
れ、真空ポンプを用いて 1.5 K 槽を減圧することにより
He II の生成を行うことができる[3]。今回は液体窒素環境
下での実験を行うため、1.5 K 槽及び 4.2 K 槽に液体窒素
を導入した。また、クライオスタットの下部には光学窓が
設置されている。これはアブレーションレーザーやプロ
ーブレーザーの入射および LIF の観測を行うために、側
面に 4 ヶ所、底面に 1 ヶ所取り付けられている。そして、
1.5 K槽内のサンプルホルダーに固体サンプルを設置する
ことで、底面の窓から LIF を観測する（図６）。発生した
散乱光は底窓からレンズを用いて集光し、光電子増倍管
を用いて検出した。 
 
 
 
図５ クライオスタット断面図 
 
 
 
 
図６ クライオスタット内でのレーザー分光概略図 
 
（２）実験方法 
 液体窒素に原子を導入し、アブレーション時に発生す
る気泡からの散乱光強度の時間変化を観測するために、
図７に示したセットアップを用いて実験を行った。  
 
 
 
図７ 散乱光観測実験セットアップ 
 
 クライオスタットの 1.5  K槽下部のサンプルホルダ
ーに RbCl ペレットを設置する。側面の光学窓の中の１つ
を通してサンプルに照射できるように Nd;YAG レーザー
（以下、YAG レーザー）を設置する。散乱光生成用のプロ
ーブレーザーは YAG レーザーの光路に対して垂直に照
射できるように設置する。このレーザーは波長 355 nm、
繰り返し周波数 10 Hz、1 パルス当たりのエネルギーが 85 
µJ のパルスレーザーを使用した。 
実験手法として、液中レーザーアブレーションは YAG
レーザーをクライオスタット内の固体サンプルにレンズ
（焦点距離 f=150 mm）を用いて集光することで行った。サ
ンプル表面の劣化を防ぐため、集光レンズはステッピン
グモーターに取り付けられ、周期的に動かすことでレー
ザーの集光位置を変化させた。また、プローブレーザーを
パルス遅延発生器という入力信号から一定時間経過させ
た信号を出力できる装置を使用して遅延時間を調整した。
つまり、YAG レーザーの Q-switch 信号をトリガーとして
パルス遅延発生器に入力し、YAG レーザーを照射してか
らプローブレーザーを照射するまでの時間、即ち遅延時
間を変化させた。4章でも述べたように気泡の寿命は数 10
～100 μs 程度であるため、プローブレーザーの入射間隔
を施行ごとに変えて測定した。図８に今回の実験のタイ
ミングチャートと予想される結果を示す。 
 
 
図８ タイミングチャートと予想される結果 
 
 
この図では、例として YAG レーザー照射の 10 μs 後に
プローブレーザーを照射した際のタイミングチャートを
示している。 
 散乱光の強度は気泡サイズの変化に依存するため、ア
ブレーション直後から増大しはじめ、YAG レーザー照射
後数 10～100 μs 後で最大となると予想される。また、そ
の後は気泡の収縮、また再度膨張を繰り返すため、それに
従い散乱光の強度も減少と増加を数回繰り返すと予想さ
れる。 
 プローブレーザーは観測領域内の固体サンプル近傍を
通過するように照射した。先行研究で用いられたアブレ
ーション用レーザーと比べ、我々が使用する YAG レーザ
ーの 1 パルス当たりのエネルギーは 1/6 程度の大きさし
かない。そのため発生する気泡も非常に小さいと考え[4]、
なるべくサンプルに近接した位置にレーザーを通過させ
ることで、気泡の発生位置にレーザーが通過するように
調節した。 
 
（３）実験結果 
 YAG レーザーの 1 パルス当たりのエネルギーを 10 mJ
に設定し、プローブレーザーの遅延時間を変化させた時
の散乱光強度を測定した結果を図９に示す。 
 
 
図９ プローブレーザーの照射時間を変化させたときの
散乱光強度 
 
 遅延時間が 0 μs～6 μs の時、散乱光強度が最大とな
っている。これは強度の大きいプラズマ発光の光がわず
かに光電子増倍管に入ってしまったためであると考えら
れる。それ以降は図７の予想図のように、散乱光強度が増
減する様子が確認できた。特に、15 μs、50 μs、80 μs
の時に散乱光強度が極大となる様子が確認でき、これら
の時間においては気泡の膨張が起こっていると考えられ
る。今回の結果における最初の気泡の発生から収縮まで
の時間は約 30 μs～40 μs である（以下、これを第一気
泡の寿命とする）。これに対し Sasaki らの研究における
第一気泡の寿命である 200 μs～300 μs と比べると 1/5
から 1/7 程度の長さである[1]。これは、Sasaki らの実験で
用いられた YAG レーザーの 1 パルスあたりのエネルギ
ーが 60 mJ であり、我々の YAG レーザーと比べると 6 倍
の大きさである。レーザーエネルギーの値が大きいほど
気泡の径や寿命の長さも大きくなり、今回の第一気泡の
寿命は 40 μs 程度であったと考えられる。 
 
６． まとめ 
 我々はHe II環境下におけるレーザー分光法を用いた原
子構造の測定を行う研究を目的としている。He II 中の原
子の供給にはレーザーアブレーション法をという手法を
用いる。本研究では、効率的な原子供給のための基礎デー
タの取得を目的として、気泡表面にレーザーを照射する
ことで散乱光を発生させ、その強度変化を時間追跡する
ことで気泡の時間変化させた時のダイナミクスを観測し
た。10 mJ/pulse の YAG レーザーを液体窒素内の RbCl に
照射した結果、約 100 μs の間に数 10μs 間隔で散乱光強
度が極大になる時間を 2，3 回確認した。このことから寿
命が 40 μs 程度の気泡の膨張から収縮までのプロセスが
2，3 回起こったと考えられる。 
 
７． 今後の展望 
本研究では、プローブレーザーを用いて気泡に触れる
ことで発生する散乱光を観測することで気泡の変形を観
測できた。今後はプローブレーザーが固体サンプルから
数ミリメートル離した場所を通過するように照射した場
合で同様の実験を行うことで、気泡の径を推定すること
ができると考えられる。また、媒質を液体窒素から液体ヘ
リウムに変えて実験を行うことで、将来的に行われる He 
II 実験において効率的に原子を供給できる励起用レーザ
ーを照射する位置を検討する際に活用できることが期待
される。 
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